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RÉSUMÉ
Nous investiguons dans ce travail la création d’échantillons permettant l’étude du com-
portement des polaritons excitoniques dans les matériaux semi-conducteurs organiques.
Le couplage fort entre les états excités d’électrons et des photons impose la création
de nouveaux états propres dans le milieu. Ces nouveaux états, les polaritons, ont un
comportement bosonique et sont donc capables de se condenser dans un état fortement
dégénéré.
Une occupation massive de l’état fondamental permet l’étude de comportements
explicables uniquement par la mécanique quantique. La démonstration, au niveau ma-
croscopique, d’effets quantiques promet d’éclairer notre compréhension de la matière
condensée. De plus, la forte localisation des excitons dans les milieux organiques per-
met la condensation des polaritons excitoniques organiques à des températures beaucoup
plus hautes que dans les semi-conducteurs inorganiques. À terme, les échantillons propo-
sés dans ce travail pourraient donc servir à observer une phase cohérente macroscopique
à des températures facilement atteignables en laboratoire.
Les cavités proposées sont des résonateurs Fabry-Perot ultraminces dans lesquels est
inséré un cristal unique d’anthracène. Des miroirs diélectriques sont fabriqués par une
compagnie externe. Une couche d’or de 60±10 nanomètres est ensuite déposée sur leur
surface. Les miroirs sont ensuite mis en contact, or contre or, et compressés par 2,6±0,2
tonnes de pression. Cette pression soude la cavité et laisse des espaces vides entre les
lignes d’or. Une molécule organique, l’anthracène, est ensuite insérée par capillarité dans
la cavité et y est cristallisée par la suite. Dans leur état actuel, les cavités présentent des
défauts majeurs quant à la planarité des miroirs et à l’uniformité des cristaux. Un proto-
cole détaillé est présenté et commenté dans ce travail. Nous y proposons aussi quelques
pistes pour régler les problèmes courants de l’appareil.
ABSTRACT
In this work we investigate the creation of samples for the study of the behavior of
excitonic polaritons in organic semiconductor materials. The strong coupling between
the excited states of electrons and photons implies the creation new eigenstates in the
medium. These new states, called polaritons, are composite bosons and are therefore
capable of condensing in a strongly degenerated state.
A massive occupation of the ground state allows the study of behaviors that are only
explainable by quantum mechanics. A macroscopic demonstration of quantum effects
offers a rare opportunity for scientific research and discoveries. The strong localization
of excitons in organic materials allows condensation of exciton polaritons at tempera-
tures much higher than in inorganic semiconductors. Therefore the samples proposed in
this work could ultimately be used to observe a macroscopic coherent phase at tempera-
tures easily attainable in a laboratory.
The cavities proposed in this work are Fabry-Perot resonators in which anthracene
is inserted and crystalized. The mirrors used in the resonator are dielectric reflectors
made by a external company according to our specifications. A gold layer of 60±1 nm
is deposited on their surface. The mirrors are then brought into contact, gold against
gold, and compressed by 2.6±0.2 tons of pressure. This pressure seals the cavity and
leaves voids between the gold lines. An organic molecule, anthracene, is then inserted in
by capillary inside the cavity voids and subsequently crystallized by controlled cooling.
In their current state cavities have defects regarding the planarity of the mirrors and the
uniformity of the crystals. A detailed protocol is presented and discussed in this work.
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INTRODUCTION
La création et l’analyse en laboratoire d’états massivement dégénérés dans des sys-
tèmes bosoniques ont, par le passé, servi de tremplin à la compréhension de la phy-
sique moderne. Les lasers, les superfluides d’hélium, les états BCS superconducteurs
et la condensation Bose-Einstein sont quelques exemples d’états cohérents qui frappent
l’imaginaire scientifique. Ces systèmes et leurs multiples applications ont eu un impact
majeur sur la physique moderne. De récentes découvertes [4] [5] [3] permettent de croire
à la possibilité d’observer un tel état dans un semi-conducteur organique.
L’étude des semi-conducteurs organiques représente une branche très active de la re-
cherche en physique de la matière condensée. Ces matériaux abordables et polyvalents
([6] et [7]) permettent la création de nombreux appareils opto-électroniques. Notam-
ment, les circuits imprimés fabriqués à partir de couches minces de matériaux orga-
niques cristallin et polymérique se retrouvent déjà dans plusieurs appareils d’affichage
et de communication sans fil [8]. Les écrans à technologie OLED (Organic Light Emit-
ting Diode) occupent une part grandissante du marché grâce à leur robustesse et leur
faible consommation énergétique [9].
Étant donné la grande complexité de la structure de ces matériaux il est très difficile de
visualiser et de modéliser toutes les interactions des porteurs de charge. La mécanique
quantique offre une solution élégante à ce problème : les quasi-particules. En considé-
rant les excitations comme des particules fictives interagissant faiblement avec la matrice
moléculaire du milieu il devient possible d’expliquer la dynamique des excitations et la
propagation de l’énergie dans le matériau, tout en tenant compte de la structure de ma-
nière implicite.
2Lorsqu’un exciton se trouve en régime de couplage fort avec un photon, de nouveaux
états propres de la matière font surface. Ces états fortement liés ont une masse effective
beaucoup plus basse que celle d’un exciton seul. C’est cette faible masse effective qui
permet aux polaritons d’être d’excellents candidats pour la condensation Bose-Einstein.
Dans ce travail nous étudierons d’abord quelques propriétés propres aux bosons et aux
excitons dans le chapitre 1. Nous verrons ensuite comment de nouveaux états propres
(les polaritons) apparaissent lors de l’interaction entre la lumière et des excitons. Les
étapes de la fabrication d’échantillons permettant ce couplage ainsi qu’une analyse de la
qualité des appareils conçus seront présentés au chapitre 3.
CHAPITRE 1
CADRE THÉORIQUE
Le présent chapitre offre un bref survol des concepts théoriques nécessaires à la com-
préhension de la physique des excitons et des polaritons de microcavités. Nous abordons
d’abord la statistique des bosons indiscernables qui sert de fondation pour ensuite com-
prendre la condensation de Bose-Einstein.
1.1 Propriétés des Bosons
1.1.1 Indiscernabilité
L’expérience sensorielle humaine nous porte à croire qu’il est possible d’identifier
et d’étiqueter tout objet. Il est bien difficile d’imaginer qu’on ne puisse absolument pas
distinguer deux objets l’un de l’autre puisqu’à l’échelle humaine, peu d’objets sont par-
faitement identiques.
Or, dans le monde quantique, il est impossible de discerner des éléments de même na-
ture. Un boson peut être substitué à un autre sans qu’aucun observateur ne puisse les
distinguer. Cette indiscernabilité des particules est une différence d’importance capitale.
Son effet sur la statistique régissant les systèmes contenant beaucoups de particules est
majeur.
En ce qui à trait à la symétrie de la fonction d’onde, les particules quantiques se dé-
clinent en deux catégories. Un des postulats fondamentaux de la mécanique quantique
affirme que [10] :
• La fonction d’onde d’un système de particules identiques ayant un spin entier est
4symétrique. Ces particules sont des bosons et obéissent à la statistique de Bose-




et gi est le nombre de dégénérescence de l’état i, εi est l’énergie de l’état, µ le
potentiel chimique, T la température et kB la constante de Boltzmann.
• La fonction d’onde d’un système de particules identiques ayant un spin demi-
entier est antisymétrique. Ces particules sont des fermions et obéissent à la statis-





et gi est le nombre de dégénérescence de l’état i, εi est l’énergie de l’état, µ le
potentiel chimique, T la température et kB la constante de Boltzmann.
L’indiscernabilité des particules quantiques peut être illustrée par l’expérience de pensée
suivante : Une boîte contient deux particules pouvant chacune être dans un état A ou
B.L’état A est équiprobable à l’état B. Une mesure des états est effectuée. On trouve
La probabilité P que les deux particules du système soient dans le même état pour deux
particules classiques, bosoniques ou fermioniques dans les tableaux 1.I, 1.II et 1.III.
Cette expérience de pensée permet de mettre en évidence un comportement impor-
tant : puisqu’il existe plus d’états bosoniques dans lesquels les particules sont dans le
même état il est plus probable de trouver des bosons dégénérés que des particules clas-
siques dégénérées. En effet pour deux particules bosoniques P vaut 2/3 alors que P ne
vaut que 1/2 pour des particules classiques. Cette écart dans les probabilités de regroupe-
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Tableau 1.I – Table de distributions d’un système de deux particules classiques pouvant
être dans 2 états chacun. La probabilité pour un tel système d’avoir ses deux particules
dans le même état est de 50%
Bosons





Tableau 1.II – Table de distributions d’un système de deux particules bosoniques pouvant
être dans 2 états chacun. La probabilité pour un tel système d’avoir ses deux particules
dans le même état est de 66%
Fermions
Particule 1 Particule 2
A B
P 0
Tableau 1.III – Table de distributions d’un système de deux particules fermioniques pou-
vant être dans 2 états chacun. La probabilité pour un tel système d’avoir ses deux parti-
cules dans le même état est de 0%
ment augmente aussi avec le nombre de particules dans le système [10]. La mécanique
statistique est le moteur unique de ce phénomène, aucune interaction n’est nécessaire.
61.1.2 Condensation de Bose-Einstein
En 1924, lors d’une présentation à l’université de Dhaka au Bangladesh [11], Sa-
tyendra Nath Bose (Bose) communique à ses étudiants les raisons de son insatisfaction
par rapport à la théorie de la radiation de l’époque. Il entreprend de leur démontrer que
celle-ci est incompatible avec les résultats expérimentaux et ne peut expliquer la ca-
tastrophe ultraviolette. En cours de calcul, il commet une erreur de probabilités, mais
arrive à un résultat étonnamment en conformité avec l’expérience. En fait, l’erreur qu’il
a commise a été d’utiliser la probabilité correspondant au cas où les photons sont in-
discernables. S’en suivent alors un article scientifique, puis une lettre à Albert Einstein,
lui demandant de traduire et de commenter l’article [11]. Einstein, fort intéressé par les
idées de Bose, accepte et se met au travail. C’est lui qui appliquera les découvertes de
Bose à la mécanique des atomes. Le travail de Bose et d’Einstein mènera à la statistique
de Bose-Einstein qui décrit le comportement de ce qu’on appelle aujourd’hui les bosons.
1.1.2.1 Quantification de l’impulsion
La vision de Bose permet de décrire adéquatement le comportement des bosons et
permet même de prédire un comportement important de la nature : la condensation Bose-
Einstein. Visitons quelques résultats importants de ce cheminement. Étant donné la dé-
localisation des bosons, qui peuvent échanger leurs positions entre eux, Bose choisit de
décrire le système dans l’espace des impulsions. Considérons un ensemble Grand Cano-
nique dans un volume V = Ld . Un ensemble Grand-Canonique est capable d’échanger
des particules avec un réservoir infini. Dans un tel système, l’impulsion p d’un état donné





7où p est l’impulsion, d le nombre de dimensions, h¯ la constante de Planck, L a lar-
geur du système dans l’espace et nx,ny,nz sont des entiers positifs désignant les niveaux
d’impulsions. Dans un tel système la fonction de partition est donnée par [13] :
fp(εp) =
1
e(εp−µ)/KBT −1 . (1.4)
L’équation 1.4 donne le taux d’occupation ( fp) de l’état p ayant une énergie εp =
p2
2m∗ .KB est la constante de Boltzmann, T la température, µ est le potentiel chimique, p
est l’impulsion et m∗ la masse effective des bosons. Sans perdre de généralité, on pose
le niveau d’énergie fondamental à 0. Le potentiel chimique µ doit donc être négatif pour
que le taux d’occupation reste positif au niveau de plus basse énergie. Dans l’ensemble
Grand Canonique le système est libre d’échanger des particules avec un réservoir. Ce-
pendant, le nombre de particules (n) dans le système doit être fini. Calculons ce dernier




Avec n le nombre de particules et fp la fonction de partition. Étant donnée la quantité
d’états accessibles, il est tout à fait envisageable de passer à la limite continue. Nous





où ρ(ε) est la densité d’états telle que dn = ρ(ε)dε est le nombre d’occupations
d’une coquille de rayon ε et d’épaisseur dε dans l’espace réciproque.
Il est facile d’expliciter la transition de phase et d’alléger le calcul de l’intégrale en
8séparant l’état fondamental du reste du spectre énergétique. On obtient donc :




Où n0 est le nombre de particules dans l’état fondamental et la valeur de l’intégrale est le
nombre de particles dans des états de plus haute énergie. On peut expliciter ceci à l’aide







L’analyse de cette équation nécessite une connaissance du nombre de dimensions
accessibles dans le système. L’approche sera donc séparée en deux cas : 2D et 3D.
1.1.3 Cas tridimensionnel
En utilisant la distribution de Bose-Einstein définie à l’équation 1.4 et en présu-
mant un système 3D il est possible de démontrer [10] que l’intégrale de l’équation 1.8
converge vers une valeur limite lorsque µ tend vers ε0. Puisque cette intégrale repré-
sente la contribution au nombres de particules des états autres que l’état fondamental
on constate que le nombre de particules excitables est borné. Or, puisque le potentiel
chimique représente la quantité d’énergie nécessaire à l’ajout d’une particule dans le
système, lorsque µ tend vers l’énergie fondamentale, l’ajout d’une particule se fait sans
dépense énergétique.
De plus comme nous avons considéré un ensemble Grand-Canonique le système a accès
à un réservoir infini de particules. Il est étonnant de constater qu’il existe un nombre
maximal d’individus pouvant être dans des états excités malgré une population poten-
tiellement infinie et l’ajout de particules qui ne requiert pas d’énergie. Cet extraordi-
9naire phénomène de saturation d’excitation est la Condensation Bose-Einstein (CBE).
La densité critique, c’est-à-dire la densité à laquelle la condensation des bosons dans





Cette équation utilise la longueur d’onde de de Broglie (λ ) et la classe de fonctions














Il est souvent plus à propos de traiter d’un système où la densité est fixe (ou en dehors
du contrôle de l’expérimentateur, par exemple) et où la température peut varier. Pour un









Dans la section précédente nous avons évalué une température critique à partir de
laquelle il y a condensation Bose-Einstein. Pour ce faire nous avons utilisé la distribution
de Bose-Einstein et supposé un espace en trois dimensions. Qu’en est-il pour un système
soumis à une géométrie planaire ? Pour un modèle confiné dans un plan et ayant une







Avec cette nouvelle distribution, la valeur de l’intégrale de l’équation 1.8 diverge
lorsque µ tend vers 0(donc lorsque n devient grand). Il n’y a donc plus de limite au
nombre de particules pouvant être dans un état excité. La température critique est zéro
et il n’y a pas de condensat.
Cependant en 1973 Kosterlitz et Thouless [14] prédisent l’existence d’une phase hy-
perfluide dans un ensemble de bosons en deux dimensions interagissant faiblement entre
eux. Cette phase contient des domaines de taille finie dans lesquels il y a cohérence.
L’état décrit par Kosterlitz et Thouless contient une zone, de petite taille, dans laquelle le
système est massivement dans son état fondamental (l’impulsion est minimale). Autour
de cette zone la vitesse des bosons varie en 1/r où r est la distance au centre du domaine.
Cette description correspond à un tourbillon dans l’espace des impulsions. Afin de com-
prendre les tourbillons, calculons leur énergie interne et la quantité d’énergie nécessaire
à leur formation. En supposant que le rayon du vortex (a) est beaucoup plus petit que
la taille caractéristique du système (L) on peut montrer [15] que l’énergie du vortex E






dr = κ ∗ ln(L
a
), (1.13)
où E est l’énergie contenue dans le vortex, κ est un paramètre qui dépend du milieu, L
est la taille du système et a est le rayon du coeur du vortex.
L’entropie (S) de tout système est donné par l’équation de Boltzmann S = kBln(W ) où
W est le nombre d’états possibles. Le nombre de dispositions possibles pour un objet de
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surface a2 dans une aire L2 est proportionnel au rapport des aires. Il existe donc∼ L2/a2
arrangements possibles pour positionner un vortex de rayon a dans un plan de superficie




)∼ 2kBln(La ). (1.14)
Or, pour créer un vortex il faut fournir au système l’énergie libre de Helmholtz
(F) [16], c’est-à-dire :
F = E−T S = (κ−2kBT )ln(L/a), (1.15)
où F est l’énergie libre de Helmholtz, E est l’énergie du tourbillon, T est la température,
S est l’entropie, κ est un paramètre ajustable pour décrire le milieu, L est la taille carac-
téristique du système et a est le rayon du tourbillon.
Lorsque F > 0, il faut fournir de l’énergie au système pour y introduire un tourbillon.
Dans ce cas un vortex n’est pas une solution viable pour emmagasiner de l’énergie. Ce-
pendant, lorsque F < 0, la formation d’un vortex est possible puisqu’il y a gain d’énergie.
Il y aura alors formation spontanée de tourbillons. Ces petites régions où il n’y a pas de
friction sont souvent appelées goutelettes condensées. Ce sont ces régions qui contien-
dront la cohérence nécessaire à l’observation d’un condensat dans les échantillons bidi-
mensionnels fabriqués dans le cadre de ce travail.
12
1.2 Excitons
Les matériaux semi-conducteurs sont caractérisés par l’existence d’une bande inter-
dite dans leur spectre énergétique. Lorsqu’un photon possédant une énergie (Ephoton =
hν > Egap ) interagit avec un électron dans la bande de valence du semi-conducteur,
celui-ci peut absorber l’énergie du photon et être propulsé dans la bande de conduction
du matériau. L’électron de la bande de conduction n’étant plus lié à un atome particu-
lier, il est libre de circuler dans le matériau. La conductivité électrique du milieu peut
ainsi être modulée pour passer d’isolante à conductrice d’où le nom semi-conducteur.
Un électron ainsi éjecté laisse derrière lui un surplus local de charges positives : un trou.
Ce trou sera comblé par l’un des nombreux électrons piégés dans la bande de valence
du semi-conducteur qui laissera, à son tour, un trou derrière lui qui sera lui aussi comblé
par un électron et ainsi de suite. Ce processus définit la mobilité du trou.
Après l’éjection de l’électron vers la bande de conduction il se forme une attraction
coulombienne non négligeable entre l’électron et le trou. cette force crée une correspon-
dance entre l’électron et le trou en les attachant l’un à l’autre. Cet état corrélé est un
exciton. Le couple électron-trou peut alors se déplacer dans le milieu et polariser locale-
ment le milieu.
Afin de décrire adéquatement la dynamique des porteurs de charges dans un matériau
semi-conducteur, il est pratique de traiter d’excitons plutôt que de nuages de charges.
Ce faisant on réduit grandement le nombre de particules à considérer. Pour décrire le
comportement des excitons il suffit d’utiliser comme modèle un électron dans le puits
de potentiel d’une particule positive. Ce modèle étant tout à fait analogue à celui d’un
atome d’hydrogène il est très utile d’en adapter les outils et démarches.
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1.2.1 Mobilité et relation de dispersion des excitons
Imaginons une force (F) externe s’appliquant sur un électron dans un semi-conducteur.
De manière générale, nous pouvons écrire F = m∗a où a est l’accélération de l’électron
suite à l’application de la force et où m∗ est la masse effective de l’électron. On uti-
lise ici le concept de masse effective afin d’éviter d’avoir à faire un bilan complet des
forces agissant sur l’électron. Nous considérons que les forces internes du cristal qui
agissent sur l’électron contribuent uniquement à modifier son inertie. En élargissant ainsi
le concept de masse nous pouvons utiliser notre raisonnement pour traiter des particules
qui n’ont pas, à stricto sensu, de masse, mais qui peuvent se mouvoir, d’où le terme
masse effective.









où me f f est la masse effective de l’espèce considérée, h¯ est la constante de Planck réduite,
E(k) est la dispersion de l’énergie de cette espèce dans le milieu. On remarque que
l’inertie dépend de la courbure des niveaux énergétiques du cristal en fonction de la
propagation. Il est courant d’approximer la forme des bandes, près des maximas, par des
paraboles. On peut ainsi établir [1] :




Où Eex est l’énergie de l’exciton, Eg est la valeur d’énergie de gap, Ry ≡ mee48ε2o h2 '
13.6eV est l’énergie de liaison du niveau fondamental, n est le nombre quantique définis-
sant le niveau d’énergie, h¯ est la constante de Planck, K est le vecteur de d’onde de propa-
gation de l’exciton (K = kelectron+ktrou)et M est la masse totale (M = melectron+mtrou).
La figure 1.1, tirée de [1], présente l’apport de chaque état excitonique à l’absorption
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totale. On y remarque que la quantification des états sépare quelques états mais que
l’approximation du continuum est valide pour la majorité des états. L’état n=1 force
l’apparition d’une ligne isolée d’absorption importante. Lorsque cet état se désexcite il
émet donc un photon à une longueur d’onde bien définie.
Figure 1.1 – Ligne pleine : calcul théorique de l’absorption causée par les excitons.
Ligne pointillée : absorption du semi-conducteur sans excitons. On observe une forte
absorption en dehors du spectre régulier due au premiers modes d’excitation. Tiré de [1]
Afin de développer la relation de dispersion des excitons, une approche semi-classique
est utilisée pour décrire les interactions entre les porteurs de charge. Cette méthode, bien
qu’elle soit tout à fait adaptée pour décrire les matériaux inorganiques, n’offre pas une
représentation qualitative fidèle des matériaux organiques. Dans ces matériaux, de larges
agglomérations ordonnées d’atomes jouent le rôle des centres attractifs immobiles autour
desquels gravitent les électrons. À l’intérieur de ces molécules complexes, l’énergie de
vibration interne a un effet important sur les niveaux d’énergie accessible aux électrons.
Cette modification du paysage électronique par l’énergie de vibration, quantifiée sous
la forme de mode vibroniques, modifie la localisation des électrons selon leur niveau
d’excitation. Les régions spatiales où les électrons peuvent se trouver portent le nom
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d’orbitales moléculaires. L’orbitale occupée dont l’énergie est la plus haute porte le nom
de Highest Occupied Molecular Orbital (HOMO) et l’orbitale libre de plus basse énergie
porte le nom de Lowest Unoccupied Molecular Orbital (LUMO). La différence d’éner-
gie entre HOMO et LUMO est l’énergie minimale qu’il faut fournir à un électron pour
l’envoyer dans un état excité. Cette énergie joue le rôle de gap dans les semi-conducteurs
organiques. Dans un crystal semi-conducteur les HOMO et les LUMO de différentes mo-
lécules intéragissent faiblement et définissent les bandes interdites. Ce couplage entre les
molécules ne modifie pas la nature vibronique de la transition. Pour le reste de ce travail
la description inorganique des excitons sera utilisée puisque celle-ci est plus simple à
conceptualiser et est suffisante pour expliquer les polaritons excitoniques.
1.2.2 Les familles d’excitons
Il est courant de classer les excitons selon deux familles distinctes. Dans les maté-
riaux possédant une constante diélectrique (ε) faible, l’écrantage peu élevé permet une
forte énergie de liaison entre l’électron et le trou. Dans ces milieux, les excitons sont très
localisés puisque la force de Coulomb qui les relie ne doit pas traverser un milieu forte-
ment dissipatif. Typiquement, ces excitons occupent un espace comparable au paramètre
de maille du matériau et possèdent une énergie de liaison de l’ordre de 0.1 eV - 1 eV.
Cette espèce d’exciton se nomme Exciton de Frenkel. Les matériaux semi-conducteurs
d’origine organiques ont souvent des constantes diélectriques faibles et leurs excitons
sont plus souvent du type Frenkel.
Inversement, les matériaux inorganiques ont tendance à avoir des constantes diélec-
triques plus fortes et par conséquent des excitons ayant des énergies de liaisons plus
faibles, mais des rayons plus grands. Ces excitons, nommés Wannier-Mott, peuvent être
délocalisés au point d’occuper un espace beaucoup plus grand qu’une maille du réseau.
Le tableau 1.IV présente des valeurs typiques de l’énergie de liaison et le rayon de Bohr
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efficace pour des excitons Frenkel et Wannier-Mott.
Comme nous le verrons à la section 2, la force de couplage photon-exciton est plus
grande lorsque le degré de recouvrement entre l’électron et le trou est grand. Il est donc
préférable, pour atteindre un régime de couplage fort, d’avoir des excitons très localisés.
Les excitons de Frenkel, avec leur énergie de liaison importante, sont donc de meilleurs
candidats pour la création de polaritons excitoniques.
Tableau 1.IV – Tableau de valeurs typiques de l’énergie de liaison et le rayon de Bohr
efficace pour des excitons Frenkel et Wannier-Mott
Frenkel Wannier-Mott
Énergie de liaison El > 200 meV 1 meV ≤ El ≤ 200 meV
Rayon de Bohr effectif ae f f ∼ areseau 50nm≤ ae f f ≤ areseau
CHAPITRE 2
POLARITONS EXCITONIQUES
Les excitons décrits à la section 1.2 ont un temps de vie limité. Il arrive que l’élec-
tron et le trou formant l’exciton se recombinent pour émettre un photon ayant une énergie
Ep = hν = Ex.
Si les photons ainsi émis sont majoritairement ré-absorbés par le milieu on est en pré-
sence d’un couplage fort. Nous aurons donc un système qui oscille entre un état pho-
tonique et un état excitonique. La fréquence à laquelle ce changement s’effectue est la
fréquence de Rabi. Il naîtra de ce couplage de nouveaux états propres : les polaritons
excitoniques.
Si les photons ont plutôt tendance à se propager (diffusion) ou à quitter le matériau
(photoluminescence) sans être réabsorbé il y aura couplage faible.
Nous verrons dans ce chapitre comment le formalisme matriciel de la mécanique quan-
tique permet de calculer les états propres du système en régime de couplage fort. Il
sera ensuite question du temps de vie restreint des photons de cavité qui impose des
conditions pour obtenir des polaritons. Nous verrons ensuite comment les microcavités
permettent de remplir ces conditions.
2.1 Représentation matricielle et Hamiltoniens
La représentation matricielle est un outil puissant pour calculer et comprendre la mé-
canique quantique. Prenons comme exemple l’oscillateur harmonique en une dimension.
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L’Hamiltoien de ce système doit satisfaire :
Hu j = E ju j (2.1)
où H est l’Hamiltonien du système, les états u j forment une base orthonormée du
système et E j est l’énergie du vecteur propre u j. L’orthogonalité des états mène à la
relation :
〈i|H| j〉= 〈i|E j| j〉= E j〈i| j〉= E jδi j = ( j+ 12)h¯ωδi j (2.2)
ce qui nous permet de représenter l’Hamiltonien d’un oscillateur harmonique 1D




2 0 0 ...
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
(2.3)
2.2 Oscillateurs parfaits couplés
La forme la plus simple de modélisation d’un polariton excitonique est un couplage
parfait entre deux oscillateurs harmoniques. Considérons les excitons et les photons
présents dans la microcavité comme deux systèmes distincts possédant chacun 2 états
propres (présent dans la cavité ou non) et dont l’état total est une composition linéaire
de ces deux états. Nous aurons des états du type |ϕexciton〉 = A|E0〉+B|Ex〉 où |E0〉 est
l’état sans excitons et d’énergie 0, |Ex〉 est l’état avec un exciton d’énergie Ex. D’une
manière tout à fait analogue nous écrirons pour le photon |ϕphoton〉 = C|P0〉+D|P1〉 et
les énergies associés aux états propres sont respectivement 0 et Ep
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Étant donné que l’interaction se fait entre les états |E1〉 et |P1〉 avec une énergie h¯Ω, nous





Les états d’exciton et de photon ne sont pas laissé inchangé par l’application de H et
ne sont donc plus des états propres du système. Un peu d’algèbre linéaire nous permet








et δ (k) = Ep(k)−Ex(k) (2.5)
où Eupl p sont les énergies propres du système couplé, Ex est l’énergie de l’état pu-
rement excitonique, Ep est l’énergie de l’état photonique, ∆ est la différence d’énergie
entre les polaritons et δ est le désaccord, c’est-à-dire la différence d’énergie entre l’état
excitonique et l’état photonique. Ainsi apparaissent deux branches de dispersions de po-
lariton. La branche de plus basse énergie est souvent appelée lower polariton (LP) alors
que celle de plus haute énergie est l’upper polariton (UP). Les nouveaux états propres
du système prennent la forme suivante :










La composition finale du polariton dépend donc de l’accord entre l’énergie du pho-
ton et celle de l’exciton (δ ) et de la fréquence de Rabi (Ω) du système. La figure 2.1
présente une modélisation de la dispersion de différentes espèces de porteurs de charge
dans une microcavité planaire. On voit bien sur cette figure l’effet de l’accordemment
sur la dispersion. En particulier la figure de droite illustre le mélange des branches de
dispersion pour la formation des polaritons.
Il est important de noter que le confinement planaire est nécessaire à la formation de
polaritons. En effet, sans cette réduction de dimensionnalité la courbe de dispersion du
photon vaut Ep = h¯cn k et tombe à 0 lorsque k=0. Il n’y a alors pas de minimum d’énergie.
Sur cette figure on peut apercevoir l’anticroisement caractéristique du couplage. L’anti-
croisement est la séparation de l’énergie, par une valeur due à l’interaction.
Figure 2.1 – Courbes de dispersion pour les états d’excitons, les modes photoniques,
les polaritons bas et les polaritons haut. Simulations pour une cavité planaire(K=k‖). Le
régime de couplage fort induit la création des branches UP et LP. Le couplage n’est
possible qu’autour de k‖=0. La figure de gauche présente un désaccord positif alors que
celle de droite présente une valeur négative de désaccord.
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2.3 Oscillateurs amortis et conditions de couplage fort
Le modèle présenté à la section 2.2 est imparfait pour plusieurs raisons. Notamment,
il ne rend pas compte du temps de vie limité des polaritons. En effet, Kasprzak et col. ont
démontré [18] que le temps de vie moyen des polaritons excitoniques dans les microca-
vités de semi-conducteurs inorganiques est de l’ordre de 10−12 secondes. Introduisons
l’amortissement Γ à nos oscillateurs couplés. Nous savons :
|ϕ(t)〉= e−iEth¯ |ϕ(0)〉 (2.9)
où ϕ(t) est la fonction d’onde du système à un temps t, E est l’énergie et t est le temps.
Pour modéliser la dissipation d’énergie on peut expliciter les pertes en introduisant une
partie imaginaire à l’énergie pour avoir la forme E = Re{E}+ i Im{E} et écrire
Ex = Ex− iΓx et Ep = Ep + iΓp. Nous aurons donc des états se comportant selon la
forme exponentielle décroissante de l’équation 2.10.
|ϕ(t)〉= e−Γth¯ e−iEth¯ |ϕ(0)〉 (2.10)





où la constante C est introduite pour décrire l’intensité du couplage sans se soucier de sa




(Ex+Ep− iΓx− iΓp)± h¯Ω(δ ) (2.12)
avec Ω(δ ) =
√
4C− [δ (k)− i(Γp−Γx)]2
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où Eupl p sont les nouvelles valeurs propres d’énergie, Ex est l’énergie de l’exciton, Ep est
l’énergie du photon, Γx et Γp sont les coéfficients de pertes excitoniques et photoniques,
δ est l’accord (la différence) entre Ep et Ex, Ω est la pulsation de Rabi amortie et C est
la force de couplage. Cette formulation du polariton excitonique, plus fidèle que celle
présentée à la section 2.2, permet d’établir un critère de couplage fort. Dans ce modèle
la pulsation de Rabi peut être imaginaire ou réelle.
• Lorsque 4C > [δ (k)− (Γp−Γx)]2
Le système est en mode de couplage fort et la fréquence de Rabi est un nombre
réel positif. Les états propres du système sont les états de polaritons excitoniques
LP et UP. Le système passe d’un état à l’autre à chaque demi-cycle de Rabi.
|LP〉= k1|Ep〉− k2|Ex〉 (2.13)







k1 et k2 sont les coefficients de Hopfield. Dans ce régime les valeurs propres
d’énergie Eupl p sont donnés par l’équation 2.12 et sont séparées par 2h¯Ω. Notons
que Ω dépend de δ et que ce dernier varie selon k. La différence d’énergie est
maximale lorsque k = 0.
• Si 4C < [δ (k)− (Γp−Γx)]2
La pulsation de Rabi est alors purement imaginaire et le système est dans un ré-
gime de couplage faible. Les valeurs propres d’énergie (El p et Eu p) ne diffèrent
que par leur partie imaginaire. Il n’y a donc pas de cycle de Rabi.
La figure 2.2 présente les courbes de dispersion de l’énergie des différents états du
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système en fonction du vecteur de propagation ou en fonction de l’accord entre le mode
excitonique et le mode photonique. On peut y voir l’anticroisement dù au couplage.
Figure 2.2 – Courbes de dispersion de l’énergie des différentes espèces dans une mi-
crocavité en fonction de Gauche : le vecteur d’onde de propagation k et Droite : le
désaccord entre les modes excitoniques et photoniques. On peut y voir l’effet du régime
de couplage fort par la séparation des niveaux d’énergie.
Nous avons utilisé à quelques endroits, dans ce chapitre, le confinement bidimen-
sionnel pour simplifier ou pour calculer la dispersion. Nous verrons à la section suivante
d’où vient ce choix puisque nous y verrons le détail d’une microcavité.
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2.4 Microcavité
Les microcavités sont des résonateurs Fabry-Perot de très petite taille permettant
d’obtenir un régime de couplage fort entre les excitons et les modes photoniques présents
dans la cavité. Celles-ci permettent de moduler le temps de vie en cavité des photons et
ainsi réduire la principale source de décohérence du système [19].
Tel que montré dans la section 2.3 le couplage fort, nécessaire à l’apparition de po-
laritons excitoniques, requiert une fréquence de rabi Ω plus importante que le facteur
d’amortissement d’un photon dans le milieu actif. Or Edward Purcell a montré dans les
années 1940 que le taux d’émission (Γp) dans un résonateur Fabry-Perot peut être altéré
par un ajustement des paramètres de conception[20].
Ainsi les résonateurs Fabry-Pérot offrent la possibilité au couplage fort de se produire
puisque ceux-ci peuvent être finement ajustés pour maximiser le couplage et permettre
aux photons d’interagir fortement avec les excitons avant d’être dispersés. Résumons
quelques-unes des propriétés des cavités Frabry-Pérot.
2.4.1 Résonateur Fabry-pérot
Une cavité Fabry-Perot est un ensemble de deux miroirs parallèles, de réflectivités
R1 et R2, entre lesquels repose un milieu d’indice n.
La figure 2.3 montre un schéma d’une cavité. Sur cette figure un faisceau de lumière
incidente est séparé à la première interface en une partie réfléchie et une partie transmise.
La portion transmise dans le matériau fait son chemin jusqu’à la deuxième interface ou
elle est, à son tour, séparée en deux par la nouvelle interface. La portion nouvellement
réfléchie par le deuxième miroir fait le trajet en sens inverse, en direction du premier
miroir, alors que la portion transmise s’échappe et ainsi de suite. Après de nombreux
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Figure 2.3 – Schéma d’une cavité Frabry-Perot. Une portion du faisceau incident est
emprisonnée dans la cavité. Le résonateur ne laisse sortir de la lumière que si Kzl = ppi
aller-retour à l’intérieur il y aura interférence constructive à la sortie de la cavité lorsque :
Kzl = ppi (2.15)
où Kz est la composante transverse du vecteur d’onde de propagation, l est la longueur
de la cavité et p est le nombre (entier strictement positif) du mode.
Utilisons le théorème de Pythagore, la relation ω = cK/n et la géométrie présentée à la




n2−K2‖ l = ppi (2.16)


























Puisque le temps de vie des photons en cavité est linéairement lié au facteur de
Qualité il est très important de fabriquer des microcavités avec un facteur de qualité
le plus élevé possible. Il est à noter que nous avons jusqu’à présent présumé que les
miroirs étaient parfaitement parallèles.
2.4.2 Réflecteurs de Bragg
Tel qu’abordé à la section précédente il est impératif d’avoir des miroirs à très haute
réflectivité pour avoir un facteur de qualité élevé. Les miroirs de type réflecteur de Bragg
(Distributed Bragg Reflectors, DBR) sont d’excellents candidats puisque leur réflectivité
peut atteindre 99,99%. Les miroirs métaliques sont aussi capables d’atteindre ces facteur
de réflectivités mais les DBR, eux, n’absorbent pas le champs électrique de la lumière.
Ces miroirs sont fabriqués par dépôts successifs de couches laminaires de matériaux di-
électriques (d’indices n1 et n2). Lorsque les couches sont d’épaisseur d(1,2) = λ0/4n(1,2)
il y à interférence destructive entre les différents parcours de la lumière de longueur
d’onde λ0 et la réflectivité est maximale. Une approche par multiplication de matrice













où n0 désigne l’indice de réfraction du milieux incident, n1 et n2 sont les indices de
réfraction des matériaux diélectriques et où ns désigne l’indice du substrat. N représente
le nombre de paires de couches formant le DBR.
On peut ainsi augmenter le facteur de réflexion dans les microcavités en augmentant
le nombre de dépôts faits lors de la fabrication. Cependant, il n’est pas toujours souhai-
table d’avoir un nombre élevé de couches. En effet, chacune des douze paires de couches
ayant une épaisseur d’une centaine de nanomètres, l’épaisseur totale des miroirs utilisés
dans nos microcavités est non négligeable (environ 1 micromètre). Puisque la réflexion
totale est composée de la somme des petites réflexions à chaque interface il y a étire-
ment et déplacement, à l’intérieur de la cavité, du maxima du champ électrique. Or nous
avons vu à la section 2 que la force de couplage photon-exciton dépend du niveau de
recouvrement entre le photon et l’exciton. Un miroir DBR trop épais risque de distribuer
le mode et de déplacer son maxima en dehors du milieu de gain. Il y a donc une limite
à ne pas franchir, au-delà de laquelle ajouter des paires de couches diélectriques n’aide
plus le couplage. Fort heureusement, les DBR atteignent des facteurs de réflectivité très
élevés avec une dizaine de paires de couches seulement. La figure 2.4 présente une simu-
lation de la réflectivité d’un miroir diélectrique comportant 12 couches alternativement
composées de Ta2O5 et de SiO2.
2.4.3 Brisure de symétrie : mode de cavité
Lorsque la symétrie de translation d’un réflecteur de Bragg est brisée par l’inser-
tion d’une couche d’indice nc 6= n1 6= n2 et d’épaisseur d il apparait dans le spectre de
réflexion un nouveau mode. Ce mode de cavité se traduit par une soudaine perte de
réflectivité pour le dispositif à la longueur d’onde λ = 2ncd. Cette couleur, dont le par-
cours est innafecté par les miroirs, est particulièrement pratique pour introduire dans la
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Figure 2.4 – Simulation de la réflectivité d’un miroir diélectrique comportant 12 couches
composées en alternance de Ta2O5 et de SiO2. La longueur d’onde centrale est 380nm et
les couches ont respectivement des épaisseurs de 42 nm et 62 nm. La réflectivité est cal-
culée pour un angle d’incidence nul et une polarisation S. Cette simulation à été réalisée
à l’aide d’Open Filters, un logiciel libre conçu à l’école Polytechnique de Montréal.
cavité des photons d’une énergie finement définie. Il est possible d’ajuster le mode de
cavité pour que celui-ci concorde avec l’absorption du milieu actif. Une simulation de
cavité est présentée à la figure 2.5. Pour cette simulation nous avons utilisé les même
caractéristiques de miroirs que pour nos expériences et avons approximé un indice de
réfraction du milieu nc = 1.7 puisque le milieu choisit pour la fabrication d’échantillons
a un indice de réfraction comparable. Le champ électrique dans la cavité a été calculé en
fonction de la position dans le miroir. On peut voir que celui-ci est maximal à l’intérieur
de la couche active d’indice 1.7 pour la longueur d’onde du mode (387.5 nm). Le fait
que le milieu de gain soit entouré par deux couches de Ta2O5 (matériel possédant un
haut indice de réfraction) permet de maximiser le confinement du mode.
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Figure 2.5 – Simulation de la réflectivité d’un dispositif constitué de 12 couches diélec-
triques d’épaisseur λ/4n suivit d’une couche de 120nm de matériel ayant nc = 1.7 et
finalement de 12 autres couches diélectriques. Ce design est une simulation de l’appareil
idéal. La longueur d’onde centrale est 380nm et les matériaux diélectriques utilisés sont
le SiO2 et le Ta2O5. La réflectivité est calculée pour un angle d’incidence nul et une pola-
risation S. La longueur d’onde du mode de cavité est 387.5nm. La figure du bas présente
le patron des indices de réfraction ainsi que l’intensité normalisé du champs électrique
dans la cavité en fonction de la distance au substrat. Cette simulation à été réalisée à
l’aide d’Open Filters, un logiciel libre conçu à l’école Polytechnique de Montréal.
2.4.4 Confinement planaire
En plus de permettre la distribution des modes nécessaires à l’obtention d’un régime
de couplage fort, le confinement en cavité permet de sonder facilement l’espace des im-
pulsions. Les polaritons sont détectés expérimentalement lorsque leur photon s’échappe
de la cavité grâce à la réflectivité imparfaite des miroirs. Soit un système d’axe dont le
plan xy est coplanaire à la cavité. L’énergie des photons s’échappant de la cavité est :
Ep = h¯c
√
k2x + k2y + k2z . (2.22)
La figure 2.6 présente la décomposition du vecteur de propagation sortant de la ca-
vité selon le système d’axes décrit ci-haut. La géométrie du problème suggère de traiter
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Figure 2.6 – Décomposition du vecteur d’onde d’un photon sortant de la cavité selon un
système d’axes où l’axe z est aligné avec un vecteur normal à la cavité.
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Ainsi il sera possible de mesurer la valeur de k‖ à l’aide d’une mesure de l’angle
de sortie du photon. Expérimentalement, ceci est très utile puisque les mesures résolues
en angle sont faciles à réaliser. Les microcavités planaires facilitent l’étude des proprié-
tés optiques des polaritons en plus de rendre leur existence possible. Tout au long de
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L’objectif de ce travail est de proposer un protocole fiable pour la fabrication de mi-
crocavités. Dans ce chapitre nous verrons les étapes de cette fabrication et un bref survol
des différentes caractéristiques des outils nécessaires. Rappelons que l’appareil final de-
vra avoir un facteur de qualité (Q) élevé, un milieu actif propice à la formation d’excitons
fortement localisés (Frenkel), des miroirs hautement réfléchissants et une épaisseur fine-
ment ajustée.
Nous verrons dans ce chapitre un aperçu des progrès réalisés à l’Université de Montréal
et ailleurs dans la fabrication de microcavités, un survol des appareils et outils néces-
saires, une présentation des échantillons et une discussion sur les correctifs nécessaires.
3.1 Planifications et premiers pas
3.1.1 Premiers modèles
Les premières cavités fabriquées au département de matière condensée de l’Univer-
sité de Montréal étaient plutôt primitives. Des miroirs métalliques étaient fixés l’un à
l’autre avec de la colle et le milieu actif était une solution d’agrégats J. Ces dispositifs
très imprévisibles ne présentaient pas les caractéristiques requises pour le couplage fort.
En particulier, le niveau de parallélisme des miroirs était beaucoup trop bas pour per-
mettre un long temps de vie des photons en cavité.
Suite à des publications dans la communauté scientifique([22][23][3][24][25]), nous
avons modifié notre approche. Les miroirs métalliques ont été abandonnés au profit de
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miroirs diélectriques plus performants. Les agrégats J ont aussi été laissés de côté à cause
de leur grande taille. Ces molécules organiques solubles dans le méthanol forment des
tubes lorsqu’elles sont en présence d’un solvant polaire comme l’eau. Or la taille de ces
tubes est trop importante pour pénétrer facilement entre les miroirs d’une microcavité.
Nous avons alors décidé d’utiliser une molécule organique capable de former un cristal
après avoir été insérée dans la cavité.
3.1.2 Rubrène
Le rubrène (5,6,11,12-tetraphenylnaphthacene) est une molécule organique formée
de 42 atomes de carbone et de 28 atomes d’hydrogène. La figure 3.1 présente un schéma
d’une molécule de rubrène. Ce champion de la mobilité des porteurs de charges (∼ 10
cm2/(V· s) [26] est réputé pour avoir des cristaux faciles à former. Cependant, le rubrène
possède un point de fusion (315◦ Celsius) très près de son point d’évaporation (320◦ Cel-
sius). Il est donc très difficile de liquéfier le rubrène afin de l’insérer dans la cavité sans le
sublimer. Ces difficultés techniques combinées à un manque d’équipements appropriés
ont causé l’abandon du rubrène comme milieu actif. Nous nous sommes alors tournés
vers l’anthracène puisque le groupe de recherche de Stephen R. Forrest de l’Université
de Princeton avait réussi à obtenir un couplage fort avec cette molécule qui possède un
très haut taux d’efficacité quantique d’absorption de photon[27].
3.1.3 Anthracène
L’anthracène (C14H10) est une molécule organique formée de 3 benzènes attachés
sous forme de chaîne. Un benzène (C6H6) est un anneau formé de six atomes de carbone
sur lesquels sont attachés 6 atomes d’hydrogène. La figure 3.2 montre une molécule
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Figure 3.1 – Agencement de 42 carbones et de 28 hydrogènes pour former une molécule
de rubrène.
Figure 3.2 – Gauche : disposition atomique de l’anthracène (C14H10). 3 benzènes sont
attachés sous forme de chaîne. Droite : disposition atomique du benzène (C6H6). Images
tirées de [2]
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d’anthracène à gauche et un benzène à droite (2 représentations). Des mesures du spectre
de photoluminescence d’un film mince d’anthracène ont été effectuées afin d’accorder
l’épaisseur de la cavité pour que le mode optique la traversant concorde avec les éner-
gies de transition vibroniques de l’anthracène. L’échantillon utilisé était une microcavité
fabriquée avec des substrats et de l’or, sans miroirs. Nous avions donc un cristal d’une
épaisseur de quelques centaines de nanomètres (voir section 3.4.2 pour plus d’informa-
tions sur l’épaisseur des cavités). La figure 3.3 présente les mesures de photolumines-
cence du film d’anthracène, normalisées par leur maxima, en fonction de la température.
On y observe un décalage vers le bleu de la transition la plus importante ainsi qu’un
important écrasement de l’intensité. L’échantillon ayant été détruit durant la mesure, il
serait intéressant d’en fabriquer un autre puisque les résultats obtenus sont très bruités.
3.2 Autres travaux sur les polaritons excitoniques dans les matériaux organiques
Les travaux de Stephen R. Forrest et de son étudiant au doctorat Stéphane Kéna-
Cohen, publiés dans la revue Nature Photonics en avril 2010 [3], ont servi de guide pour
la fabrication de nos microcavités. Dans cet article fort inspirant, Forrest et Kéna-Cohen
présentent une cavité fabriquée à partir de miroirs diélectriques sur lesquels est déposé
de l’or de manière non uniforme. La figure 3.4 présente un schéma de la cavité de Kéna-
Cohen. À l’aide d’un masque photolithographique, des tranches d’or sont déposées de
manière à laisser des tunnels vides à l’intérieur de la cavité. L’anthracène, sous forme
liquide, est ensuite introduit par capillarité dans ces interstices. Le processus d’insertion
et de cristallisation est décrit en détail à la section 3.3.1.6
Les cavités fabriquées par Kéna-Cohen ont un facteur de qualité d’environ 800[24].
Ce haut Q permet une interaction exciton-photon plus importante que le taux de perte
des photons et l’atteinte du régime de couplage fort. Ainsi, une émission cohérente de
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Figure 3.3 – Spectres de photoluminescence normalisés pour un film mince d’anthracène
pris en sandwich entre deux substrats de verre. Les mesures ont été effectuées à diffé-
rentes températures. Malheureusement, l’échantillon a été endommagé avant que des
conclusions crédibles ne puissent en être tirées. On remarque toutefois un décalage vers
les plus hautes énergies de la transition principale et une modification de l’importance
relative de la deuxième transition.
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Figure 3.4 – Figure tirée de [3]. a : Schéma de la cavité. On y voit les couches formant
le miroir diélectrique et l’or déposé de manière à laisser des corridors libres pour l’an-
thracène. b : structure cristalline de l’anthracène telle que vue dans la direction [001].
Les deux axes cristallins de l’anthracène produisent 2 variétés d’excitons ayant des dis-
persions légèrement différentes. c : dispersion calculée pour les différentes branches
polaritoniques. On y retrouve les 2 branches vues théoriquement (UP et LP) ainsi que
deux nouvelles branches formées par le couplage avec les phonons de chaque axe du
cristal.
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type laser [28] est atteinte. Tel que vu à la figure 3.6 l’intensité de la photoluminescence
n’est pas linéairement dépendante de l’intensité de pompage. Or, un plus fort pompage
lumineux permet de moduler la densité de photon. Comme nous l’avons vu à la section
1.1, il existe, pour la transition hyperfluide comme pour la condensation Bose-Einstein,
une densité critique au-delà de laquelle le taux d’occupation de l’état de plus basse éner-
gie explose. Cette soudaine occupation massive de l’état LP cause une augmentation
brusque de l’intensité de la photoluminescence : le laser de polaritons.
Les travaux de Forrest et col. font suite au travail de pionnier effectué par David
Lidzey[4]. En 1998 Lidzey observa pour la première fois des polaritons excitoniques
dans un matériau organique à l’aide d’un dispositif novateur. Alors que Kéna-Cohen fa-
brique sa cavité Fabry-Perot avant d’y insérer le milieu actif, les cavités de David Lidzey
sont bâties par ajouts successifs des différentes couches laminaires formant le dispositif.
Ainsi seront déposées, sur un substrat de silice fondue, les couches formant le DBR.
Ensuite, le milieu actif est déposé directement sur le miroir. En 1998, le milieu ce gain
en cavité était un mélange de tetra-(2,6-t-butyl)phenol-porphyrin zinc (4TBPPZn) sous
forme d’agrégats tubulaires (agrégat-J) dans une matrice inerte de polystyrène servant
à protéger les molécules organiques. Suivant le dépôt de la couche active, une couche
d’argent est ajoutée afin de former le dernier miroir.
Dans les cavités de Lidzey les photons ont un temps de vie d’environ 30 fs et une pul-
sation de Rabi h¯ω = 160meV . Ainsi, Lidzey a trouvé que la séparation de Rabi (h¯ω) des
excitons dans les matériaux organiques était, nominalement, 40 fois plus élevée que dans
les microcavités inorganiques jusqu’alors étudiées [Weisbuch]. Comme nous l’avons vu,
cette force d’oscillateur plus forte permet une température critique de transition de phase
plus élevée et ouvre donc la porte à l’existence d’une phase condensée à des températures
facilement atteignables dans un cryostat (quelques kelvins).
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Figure 3.5 – Figure tirée de [3]. Dépendance de l’intensité de la photoluminescence à
k=0 en fonction de l’énergie de pompage. Médaillon : Aire sous la courbe et largeur à
mi-hauteur de LPb à k=0 en fonction de la fluence de la pompe. La transition vers le laser
de polaritons s’effectue lorsque le régime passe du mode linéaire au régime extralinéaire.
Figure 3.6 – Figure tirée de [Lidzey-Nature 1998] Gauche : Schéma du design de David
Lidzey en 1998. On y voit les différentes couches formant le DBR, la couche PS et
l’agrégat J ainsi que la couche finale d’argent qui termine la cavité. Droite : Dispersion
angulaire des modes polaritoniques dans la cavité. La ligne droite pointillée représente
l’énergie excitonique (2.88 eV) de transition. La dispersion des excitons est négligeable
vis-à-vis celle des photons, telle que vue dans ce travail.
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3.3 Fabrication
Afin d’être en mesure de bâtir, de manière fiable et reproductible, des échantillons
de microcavités, nous avons décidé de reproduire le concept derrière les microcavités de
Kéna-Cohen. Le secret, semblait-il, était l’or. En utilisant des lanières d’or à la Kéna-
Cohen, il est possible de souder et de séparer les miroirs. Ce faisant, le facteur de qualité
de la cavité dépend des composantes de la cavité et non de l’uniformité du dépôt du
milieu de gain. De plus, puisque le milieu actif n’a plus à être bombardé par un dépôt
après son installation, il devient possible de faire croître des cristaux uniques à l’intérieur
même de l’appareil. Les cristaux uniques sont propices à la création d’états cohérents
puisque ceux-ci possèdent un haut degré de structure interne, une forte résistance aux
déformations et permettent de grandes mobilités excitoniques. À l’instar du groupe de
Princeton, nous avons utilisé l’anthracène comme milieu actif puisque celui-ci est facile
à manipuler, cristallise facilement, est très robuste et résiste à l’oxydation.
3.3.1 Outils et matériaux
3.3.1.1 Choix du milieu actif
Le milieu de gain choisi pour la fabrication des échantillons est l’anthracène. Celle-ci
a été achetée chez Sigma-Aldrich sous forme poudreuse polycristalline. D’une pureté de
97%, l’anthracène a un point de fusion de 218◦ Celsius et un point d’ébullition de 340◦
Celsius. Ce point de fusion bas combiné à l’écart entre les points de fusion et d’ébul-
lition permet flexibilité et stabilité durant le processus de cristallisation, ce que peu de
matériaux offrent.
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3.3.1.2 Déposition des miroirs
Les miroirs diélectriques sont fabriqués par un processus de déposition qui dépend de
la nature des matériaux utilisés. Pour ce travail, nous avons fait affaire avec deux fabri-
cants de miroirs différents. Le premier est le Laboratoire des Revêtements Fonctionnels
et Ingénierie des Surfaces (LaRFIS), un regroupement établi à l’École Polytechnique de
Montréal. Le processus de dépôt qui y est utilisé est un dépôt de vapeur chimique ampli-
fié par plasma (PECVD). La figure 3.7 montre le spectre de réflexion d’un miroir dont le
dépôt a été réalisé au LaRFIS. Nous avons aussi eu recours aux services de la compagnie
Evaporated Coating, située en Pennsylvanie aux États-Unis.
3.3.1.3 Différents substrats utilisés
Différents types de substrats ont été utilisés lors de la fabrication des miroirs afin de
minimiser les imperfections de surface.
• Les substrats WG40530 de Thorlabs. D’une épaisseur imposante de 3mm, ces
substrats de silice fondue ont une surface finement polie. La qualité de surface
(Surface Flatness) de ces substrats est de λ/10. Ces substrats de grande qualité ont
Figure 3.7 – Spectre de réflectivité simulé versus obtenu pour un dépôt du LaRFIS.
Fourni par le LaRFIS à la fabrication.
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été abandonnés à cause de leur épaisseur. En effet, la cavité, une fois assemblée,
n’était plus compatible avec certains appareils de mesure et de diagnostic.
• Les substrats WG10530 de Thorlabs. Offrant des caractéristiques optiques iden-
tiques aux WG40530 pour une fraction du prix, ces substrats étaient d’excellents
candidats pour la fabrication de microcavité. Ils ont dû être rejetés à cause de leur
épaisseur (3mm) et de leur faible résistance à la chaleur. Ces substrats faits de
verre N-BK7 n’ont pas survécu au processus de soudure à chaud utilisé au début
de nos recherches.
• Des substrats fabriqués sur mesure par la compagnie chinoise Union Optic Inc.
située dans la Wuhan Optics Valley de la République Populaire de Chine. Ces sub-
strats de silice fondue avaient une qualité de surface λ/4. Ces substrats, pourtant
adéquats, ont été remplacés par des substrats de saphir. Des miroirs déposés sur
les substrats chinois sont montrés à la figure 3.8.
• Afin de maximiser le couplage thermique entre les microcavités et le doigt froid
du cryostat dans lequel nous voulions faire des mesures, nous avons opté pour des
substrats de saphir. Le saphir, un cristal unique d’oxyde d’aluminium (Al2O3) est
Figure 3.8 – Miroirs diélectriques centrés à 380 nm déposés par le LaRFIS sur des sub-
strats de silice fondue de 1,0 mm d’épaisseur ayant une qualité de surface λ/4
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beaucoup plus résistant que la silice fondue. Suite aux recommandations de Sté-
phane Kéna-Cohen nous avons également opté pour des substrats plus minces, au
détriment de la qualité de surface. Ce choix a été fait en supposant que les 12 paires
de couches de matériaux diélectriques déposées sur le substrat ont une plus grande
influence sur la surface que l’état initial de la fenêtre recevant le dépôt. Le saphir,
deuxième cristal le plus dur après le diamant, permet d’avoir des substrats beau-
coup plus minces et donc plus flexibles. Cette flexibilité deviendra très importante
lors du processus de soudure à froid.
3.3.1.4 Évaporateur
Le dépôt nécessaire à la soudure de la microcavité a été réalisé avec l’évaporateur à
faisceau d’électrons du laboratoire de microfabrication (LMF) de l’École Polytechnique
de Montréal. Cet évaporateur consiste en une bobine de tungstène sous vide qui, lorsque
sous tension, émet un faisceau d’électrons. Ce faisceau est dirigé vers une cible métal-
lique. L’énergie transférée par les électrons chauffe le métal et une fine vapeur se forme.
Le métal condense ensuite sur la surface exposée dans l’appareil. Le patron spatial en
forme de languette est généré à l’aide d’un masque fait de ruban Kapton. L’évapora-
teur E-Beam est calibré par une microbalance et permet des taux de déposition allant de
0,1 Å/s à 3 Å/s. La figure 3.9 présente un schéma de l’appareil, superposé à une photo de
l’évaporateur en question. Afin d’assurer une bonne adhérence de l’or au substrat il est
courant de déposer d’abord une fine couche (environ 10 nm) de chrome pour ensuite dé-
poser 50 nm d’or. La cavité, une fois assemblée, aura une épaisseur nominale de 120 nm
et ses tunnels, dédiés à l’anthracène, auront une largeur d’un millimètre et seront séparés
par des lignes d’or larges de 1 mm.
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Figure 3.9 – Évaporateur à faisceau d’électrons de la salle blanche du laboratoire de
microfabrication de l’école Polytechnique. Une bobine de tungstène émet des électrons
qui vont frapper une cible métallique. Des atomes de la cible sont ensuite éjectés vers
l’échantillon
3.3.1.5 Soudures
Afin de joindre de manière permanente les deux miroirs de la cavité, nous avons
élaboré et testé différents types de soudures. D’abord, nous avons utilisé un appareil de
fabrication maison (figure 3.10) servant à arrimer solidement les miroirs lors de la sou-
dure. Cet appareil servait également à appliquer une pression sur les miroirs. Le réglage
de la pression se faisait à l’aide d’une vis qui resserrait le mécanisme contraignant les
miroirs. Toutefois, la pression exercée par l’appareil n’étant pas suffisamment uniforme
pour atteindre une précision nanométrique, le dispositif de soudure devait être chauffé
pendant une heure dans un four réglé à une température de 600◦ Celsius.
Malheureusement, le chauffage cause un stress majeur sur la cavité étant donné que le
coefficient de dilatation thermique n’est pas identique pour les différentes composantes
de la cavité. Ce stress induit une déformation importante de la cavité et une réduction du
facteur de qualité. La soudure à haute température a donc été abandonnée au profit d’une
méthode moins destructrice.
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Une presse hydraulique à été achetée pour effectuer les soudures des derniers échan-
tillons. Une pression de 2.6±0.2 tonnes était appliquée sur des substrats de dimension
13x13 mm pendant une minute.
3.3.1.6 Insertion et cristalisation du milieu actif
L’insertion du milieu de gain dans la cavité se fait par capilarité avec de l’anthracène
liquide. On installe la cavité verticalement dans un récipient avec de l’anthracène sous
forme poudreuse. Ce récipient est ensuite enfermé sous une atmosphère d’argon pour
éviter l’oxidation durant le chauffage. Le tout est ensuite chauffé au-delà du point de fu-
sion de l’anthracène mais en dessous de son point d’ébullition. Un processus empirique
nous a permis d’établir que les domaines cristallins sont plus gros lorsque la tempéra-
ture ne s’élève que de quelques degrés au dessus du point de fusion. Une température
de 220 ◦ Celsius a été utilisée pour la majorité des cristallisations. Cette température
est maintenue constante pendant une heure. Par la suite, on abaisse la température au
taux contrôlé d’un degré celsius par minute afin d’encourager la formation d’un cristal
unique. Une corrélation claire a été établie entre le taux de refroidissement et la taille
moyenne des domaines cristallins. Le taux de refroidissement utilisé est le plus lent que
peut fournir le four employé lors du chauffage. Typiquement, les domaines ainsi obtenus
ont des surfaces de 5 mm2. Dans le cas où les domaines sont jugés inadéquats, un simple
rechauffage permet de reformer les cristaux.
3.4 Caractérisation
Afin d’évaluer les progrès réalisés nous avons utilisé divers types d’imagerie et de
mesures pour caractériser nos échantillons. Des mesures de Dektak ont été effecutées a
divers moment pour évaluer la régularité du dépôt d’or. Nous avons trouvé que le dépôt
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Figure 3.10 – Appareil aidant à la soudure des miroirs. Fabrication maison.
avait une épaisseur 120 ± 5 nm.
3.4.1 Imagerie de la biréfringence
Afin d’observer les domaines cristallins dans la microcavité, nous avons utilisé le
principe de la biréfringence. La biréfringence se produit dans un matériel lorsque la vi-
tesse de propagation de la lumière dépend de sa polarisation. Ce phénomène se produit
dans les cristaux d’anthracène puisque ceux-ci ont deux axes distincts interagissant dif-
féremment avec la lumière. Le cristal unique peut donc jouer le rôle d’une lame quart
d’onde. En plaçant cette lame cristalline entre 2 polariseurs orientés perpendiculairement
l’un par rapport à l’autre on peut sélectionner la lumière ayant traversé un cristal. La rota-
tion de la cavité entre les polariseurs illumine ou assombrit les régions cristallines selon
leur orientation. La visibilité d’une région ordonnée est maximale lorsque l’axe principal
de celle-ci est orienté à 45◦ par rapport à l’axe du polariseur situé devant la caméra. Les
figures 3.11 à 3.13 présentent des images obtenues à l’aide d’un microscope et de deux
polariseurs. Pour les 3 figures, la largeur du tunnel de la cavité vaut 1 mm. Les cavités
dont sont tirées ces images sont présentées à la figure 3.14. Nous avons constaté des
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domaines cristallins à orientation unique ayant une taille nominale de 1 mm2 et pouvant
atteindre des surfaces de ∼ 50 mm2.
3.4.2 Imagerie SEM
Le microscope à balayage électronique (SEM) utilise un faisceau concentré d’élec-
trons de haute énergie cinétique pour générer des signaux à la surface du matériau sondé.
Les signaux émanant de l’interaction électron-échantillon sont modulés par la composi-
tion chimique, la structure cristalline et l’orientation du matériel. L’appareil utilisé pour
réaliser les images 3.16 et 3.17 est un Hitachi, S-4700 version II ayant une résolution
nominale de 2nm.
3.4.3 Analyse et discussion des microcavités
Bien que les progrès effectués au cours de ce travail soient importants, nous n’avons
pas réussi à observer le couplage fort en microcavité de manière convaincante. D’abord,
il semblerait que les cavités fabriquées avec les substrats chinois et les dépôts du LaRFIS
soient ponctuées de nombreux défauts. Ces points pourraient avoir été introduits lors de
la fabrication des substrats. Peut-être sont-ils apparus lors de la coupe ou du polissage
de la silice fondue. Il est également possible que ces points soient des poussières qui,
à cause d’un nettoyage inadéquat avant le dépot, sont restées coincées sous les couches
diélectriques. Il n’est pas impossible non plus que les poussières soient dues à une conta-
mination de la chambre de déposition. Nous ne pourrons nommer avec certitude la cause
de ces imperfections puisque les microcavités fabriquées après celles-ci utilisent des
substrats différents traités par une compagnie différente. En effet des substrats de saphir
seront choisis comme prochains candidats afin de maximiser le transfert thermique dans
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Figure 3.11 – Images de biréfringence : Comparaison côte-à-côte de deux orientations
de la microcavité. On y voit différents domaines cristallins (les régions qui changent de
couleur). Cavité faite avec les substrats thorlabs et les dépôts du LaRFIS
Figure 3.12 – Images de biréfringence : Comparaison côte-à-côte de trois orientations
de la microcavité. On y voit les différents domaines cristallins. Cavité faite avec les
substrats chinois et les dépôts du LaRFIS
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Figure 3.13 – Images de biréfringence : Comparaison côte-à-côte de deux orientations
de la microcavité. On y voit les différents domaines cristallins. Cavité faite avec les
substrats chinois et les dépôts du LaRFIS.
Figure 3.14 – Images de microcavités. Gauche : substrats Thorlabs, dépôt DBR du LaR-
FIS, pas encore d’anthracène. Cette cavité contient les cristaux présentés à la figure 3.11.
Droite : substrats chinois, dépôt de miroir fait pas le LaRFIS, anthracène déja insérer
dans la cavité. Cette cavité contient les cristaux des figures 3.12 et 3.13
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Figure 3.15 – Images des dernières microcavités. Substrats de saphir 13mmx13mm,
120 nm d’or entre les miroirs diélectriques centrés à 380 nm. On peut y voir les franges
d’interférence qui caractérisent des espacements beaucoup plus grands que 120 nm et
qui ne sont pas de longueur uniforme.
Figure 3.16 – Images prises avec un microscope à balayage électronique (SEM) de l’in-
terface entre les miroirs, sur le bord de la cavité. Les images sont centrées où il n’y a pas
d’or (devant les tunnels pour l’entrée de l’anthracène). Gauche : cavité fabriquée avec
les substrats de Thorlabs ; Droite : cavité fabriquée avec les substrats de saphir. On re-
marque dans les deux cas un espacement beaucoup plus important que prévu. La cavité
de droite avait déjà été pénétrée par de l’anthracène. Il est possible que les irrégularités
présentes sur cette image soient de l’anthracène.
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Figure 3.17 – Image montrant que l’espace, sur le bord de la cavité, est de 600 nm.
120 nm d’or ont pourtant été déposés.
le cryostat utilisé durant les mesures. Le changement de compagnie pour le dépôt est dû
aux coûts importants (2 500$ pour dix miroirs 13X13mm) liés à la fabrication de miroirs
et aux ressources finies, en temps et argent, de nos collaborateurs de l’École Polytech-
nique.
Un deuxième problème majeur est apparent dans les microcavités. En effet, nous pou-
vons observer des franges d’interférence dans la lumière réfléchie par la cavité. Ces
franges témoignent d’une épaisseur variable et d’un espacement un ordre de grandeur
plus important que prévu. Nous avons observé une meilleure qualité de soudure lorsque
la chaleur a été abandonnée pour la confection des échantillons. En effet, les soudures
faites à température pièce grâce à une presse hydraulique présentent nettement moins de
patrons d’interférence que les cavités chauffées. De plus, nous avons remarqué qu’une
plus grande pression lors de la soudure permet de réduire l’importance des franges. Ceci
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nous laisse croire que la flexibilité et l’épaisseur du substrat peuvent avoir un impact sur
la qualité de la cavité. Un substrat plus mince et/ou plus flexible pourrait être plus apte à
épouser les formes du miroir auquel il devra être soudé.
En plus de ces problèmes de soudure il est évident qu’une certaine quantité de poussière
s’inflitre dans la cavité entre le dépôt d’or et la soudure. Ceci est certainement dù au fait
que la presse utilisé pour souder les miroirs n’était pas dans la salle blanche. Ainsi les
miroirs et l’or devaient affronté l’atmosphère impur d’un laboratoire de physique expéri-
mentale, où poussières et particules flottantes sont monnaie trop courante. La création de
dispositif nécessitant une précision nanométrique est impossible à l’extérieur d’une sale
blanche. Pour maximiser les chances de réussites il faudrait que la création des miroirs,
le dépôt d’or et la soudure s’effectuent sans que les pièces ne soient en contact avec
l’extérieur d’une sale blanche. Nous demeurrons tout de même confiant que la création
des échantillons est possible si les deux dernières étapes sont effectués en salle blanche
sur des miroirs provenant de l’extérieur, à condition qu’ils soient rigoureusement lavés.
Le processus de fabrication en est un qui est intrinsèquement risqué. Il faudra donc un
grand nombre d’essais pour avoir quelques candidats réussis.
3.4.4 Mesures de réflexion
Malgré le manque important d’uniformité dans nos cavités, il existe des domaines,
très limités, où l’épaisseur des cavités s’approche des valeurs désirées. Nous avons effec-
tué des mesures de réflectivité résolues en angle à l’aide d’un spectrophotomètre installé
sur une platine rotative. Grâce à des objectifs de microscope, il a été possible d’effectuer
ces mesures sur des régions aussi petites que 1 mm2. Cependant, lorsque l’angle d’inci-
dence du faisceau augmente, la surface efficace couverte par la lumière augmente aussi.
Ainsi, il devient rapidement difficile de cibler les zones où l’épaisseur de la cavité est
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adéquate et où l’anthracène est présent et cristallisé. La figure 3.18 présente deux me-
sures typiques de réflectivité pour nos cavités. On y voit que la cavité est généralement
incapable de former un mode polaritonique, mais qu’à certains endroits, il est possible
d’apercevoir ce qui pourrait bien être le début d’un mode de cavité.
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Figure 3.18 – Valeur de la réflectivité en fonction de la longueur d’onde pour un faisceau
incident faisant un angle de 20◦ avec la normale de la cavité. De l’anthracène est présent,
sous forme cristalline en divers endroit dans la cavité. L’épaisseur de la cavité n’est pas
uniforme. La différence entre la mesure du haut et celle du bas est l’endroit sur la cavité
où la mesure est effectuée. On voit que parfois la cavité ne présente pas de diminution de
réflectivité dans le stop band (graphique du haut) alors qu’à d’autres endroits, il est pos-
sible d’apercevoir une telle baisse. Ce possible petit mode devient impossible à observer
dès que l’angle d’incidence est plus grand que 30◦.
CONCLUSION
Dans le cadre de ce travail nous avons exploré plusieurs méthodes de fabrication de
microcavités visant à permettre le couplage fort entre des excitons et des photons. Malgré
l’insuccès des tout premiers modèles essayés à l’Université de Montréal, un progrès
substantiel a été réalisé.
Les cavités produites présentent quelques évidences de couplage exciton-photon lors
de mesures de réflectivité résolues en angle. Ces indices laissant croire à la présence de
polaritons ne sont présents que dans des régions très limitées (<1 mm2). Or, puisque la
surface efficace éclairée lors de la mesure augmente avec l’angle d’incidence, les me-
sures à angle d’incidence de plus de 30◦ ne permettent pas d’observer de mode polarito-
nique. Cette observation nous permet de conclure que l’épaisseur des microcavités n’est
pas régulière et que le parallélisme des miroirs est inadéquat.
Les soudures froides effectuées à l’aide d’une presse hydraulique appliquant 2,6± 0,2
tonnes sur les miroirs se sont avérées d’une qualité supérieure aux soudures nécessitant
une haute température et une plus basse pression. Cependant, puisque la presse utili-
sée n’était pas dans la salle blanche où avaient lieu les dépôts d’or, il était possible que
des impureté s’infiltres dans la cavité. Les poussières coincées dans la cavité lors de la
soudure produisent un patron d’interférence de type goutte d’huile circulaire centré sur
l’imperfection.
Le milieu actif choisi pour les microcavités est l’anthracène sous forme de cristal
unique. L’anthracène est inséré par capillarité, après fusion de celle-ci, dans la microca-
vité. La température des molécules organiques est alors lentement (1◦/minute) abaissée
jusqu’à la température ambiante. Le processus d’insertion de l’anthracène à été effectué
sous une atmosphère de gaz inerte (Argon).
Des mesures de cristallinité par imagerie en biréfringence ont permis d’établir que
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les domaines cristallins à orientation unique avaient une taille nominale de 1 mm2 et
pouvaient atteindre des surfaces de ∼50 mm2. Ce diagnostic permet aussi d’établir que
de nombreux défauts ponctuels sont présents dans la cavité. Cependant, il semble que ce
problème est dû aux imperfections des miroirs et de leur soudure plutôt qu’au processus
de cristallisation.
La multitude d’étapes nécessitant une grande précision ainsi que la propension des
cavités à être contaminées par de la poussière confèrent à l’entièreté du processus un
caractère volatile. Pour cette raison, un individu ou un groupe de recherche voulant fa-
briquer le genre d’appareil investigué dans ce travail devra impérativement prévoir la
création d’un grand nombre d’échantillons afin d’espérer obtenir quelques microcavités
de bonne qualité. De plus, il serait plus prudent d’effectuer les soudures à l’intérieur de
la salle blanche.
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